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 مدورد آبدی هدایمحیط در نوظهدور هایینده آلا عنوان به هابیوتیکآنتی اخیر یهادهه طی درمقدمه: 
و  نیتروایمیدهازولهای مصنوعی از گدرو  بیوتیکیکی از آنتی مترونیهازول. انهگرفته زیادی قرار توجه
 داد  های بالدا تخدصی در غلظت آبی محلول در است که یضهباکتر و یاختهتکضه خاصیت دارای
 بیوتیدکآنتی اید  آن، پدایی  پذیرییهتجز و آب در مترونیهازول بالای حلالیت به توجه با .است شه 
 کنده ایجاد آبی هایاکوسیستم بیولوژیکی تعادل در نامطلوب اختلال و شهیه سمی اثرات است ممک 
حدذ  آن از محدیط امدری  لدذا شدود می هایکروارگانیسدمم بیوتیکیآنتی مقاومت توسعه به منجر که
جذب سطحی با استفاد  از نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف   از فراینه هه  ست. در ای  مطالعه ضروری
 های آلود  استفاد  گردیه.بیوتیک مترونیهازول از آبیآنتمنظور حذ  به اکسایه
و زمدان  pHبیوتیدک، مقدهار جدا ب، مؤثر در فراینه شدامل غلظدت اولیده آنتی عوامل تأثیرها: روش 
فراینه با استفاد   سازیینهبهواکنش بر کارایی حذ  مترونیهازول مورد بررسی قرار گرفت. طراحی و 
 هیدفور لیتبده سنجییفطهای ساختاری جا ب توسط یژگیوانجام گرفت. طراحی آزمایش  افزارنرم
 مسداحت زیآندالالکترونی روبخدی گسدیل میدهانی،  یک، میکروسکوپالکتریزوانقطه  pH، قرمزمادون
جذب مدورد  هاییزوترماو  هاینتیکستعیی  شه و نهایتاً  کسیا یپرتو پراش زیآنال و تصلصل و سطح
 مطالعه قرار گرفت.
، شدرایط بهینده فراینده حدذ  شدامل غلظدت اولیده مترونیدهازول آمه دستبهبر اساس نتایج نتایج: 
 mgL−103 مقهار جا ب ، gL−1574/3 ،pH و زمدان واکدنش4/6 برابر بدا ،min  54 کدارایی حدذ ،
.mg به دست آمه. حهاکثر ظرفیت جدا ب  0/45% g−10/715 سدینتیک  بدود. حدذ مترونیدهازول از
 کنه.یمایزوترم لانگمویر پیروی  و مدرجه دو
 
با استفاد  از نانوکامپوزیت کیتدوزان/گراف  اکسدایه، روش مناسدبی  فراینه جذب سطحیگیری: نتیجه 
 باشه.یمهای آلود  با غلظت بالای مترونیهازول با رانهمان بالا برای حذ مترونیهازول از آب
 آبی. هایمحیط اکسایه، گراف -کیتوزان مپوزیتنانوکا مترونیهازول، آلاینه ، حذ  ی:كلمات كلید
  




Introduction: Antibiotics as emerging pollutants in the aqueous media were received 
growing attention during the last decades. Metronidazole is a synthetic nitroimidazole 
derivative with antiprotozoal and antibacterial properties has been detected in aqueous 
media at the high concentration. Due to the high solubility of metronidazole in water 
and its low biodegradability, this antibiotic may enforce severe toxic effects and 
undesirable disturbance in the biological balance of aquatic ecosystems that results in 
developing the microorganism's antibiotic resistance. Therefore, it is necessary to 
remove metronidazole from environment. In the current study, the adsorption process 
using chitosan/ghraphen oxide nanocomposite applied for removal of metronidazole 
from polluted water. 
Methods: The effect of main variables including initial metronidazole concentration, 
adsorbent dosage, pH, and reaction time on the adsorption process investigated. The 
design and process optimization performed using Design Expert software. Absorbent 
structural features investigated using Fourier Transform Infrared Specteroscopy (FTIR), 
pH zero point charge (pHZPC), field emission scanning electron microscope (FE-SEM), 
Surface area and porosity analyzer using BET analysis, X-ray diffraction (XRD). 
Finally, kinetics and isotherms of the adsorption process studied. 
Results: The obtained results revealed that the removal efficiency of 94.3% achieved 
under the optimum condition including metronidazole initial concentration of 30 mgL-1, 
pH of 6.5, adsorbent dosage of 0.475 gL-1, and reaction time of 45 min. The maximum 
adsorption capacity was found to be 714.3 mg. g−1. The adsorption process for 
metronidazole removal followed the second order kinetic and Langmuir isotherm 
model. 
Conclusion: The adsorption process using chitosan/ghraphen oxide nanocomposite was 
found to be a suitable technique with high efficiency for removal of metronidazole from 
polluted water with high concentration of metronidazole. 
Keywords: Contaminant Removal, Metronidazole, Chitosan-Graphene Oxide 
Nanocomposite, Aqueous Media. 
  
 V  فهرست مطالب
 
 فهرست مطالب
 صفحه           عنوان 
 II ............................................................................................................. خلاصه
Abstract ....................................................................................................... IV 
 V ................................................................................................... فهرست مطالب
 XI .............................................................................................. هافهرست جهول
 XII ............................................................................................... هافهرست شکل
 XIV ............................................................................................ فهرست نمودارها
 14 .......................................................................................... هانوشتهفهرست کوتا 
 مقدمه فصل اول:
 .Error! Bookmark not defined ............................................. پیخگفتار و هه  -1-1
 .Error! Bookmark not defined .................................................... هاریزآلاینه  -1-2
 .Error! Bookmark not defined .................................................... مواد دارویی -1-0
 .Error! Bookmark not defined ..... هاتجزیه و تغییر شکل ریزآلاینه  سرنوشت و مسیر -1-5
 .Error! Bookmark not defined ....................................... اثرات و سمیت داروها -1-4
 .Error! Bookmark not defined .............................................. قوانی  و مقررات -1-6
 .Error! Bookmark not defined ..................................... بیوتیک مترونیهازولآنتی -1-7
 .Error! Bookmark not defined ............................. هابیوتیکهای تصفیه آنتیوشر -1-8
 .Error! Bookmark not defined ...................................... تصفیه بیولوژیکی -1-8-1
 .Error! Bookmark not defined ........................................ تصفیه شیمیایی -1-8-2
 VI  فهرست مطالب
 
 .Error! Bookmark not defined ................................. ترسیب شیمیایی -1-8-2-1
 .Error! Bookmark not defined ..................... فراینه اکسیهاسیون پیخرفته -1-8-2-2
 .Error! Bookmark not defined ......................................... تصفیه فیزیکی -1-8-0
 .Error! Bookmark not defined ............................... فیلتراسیون غخایی -1-8-0-1
 .Error! Bookmark not defined ......................................... تبادل یون -1-8-0-2
 .Error! Bookmark not defined ............................ ه جذب سطحیفراین -1-8-0-0
 .Error! Bookmark not defined .................................... سازی ایزوترم جذبمهل -1-4
 .Error! Bookmark not defined ......................... سازی ایزوترم فرونهلیچمهل -1-4-1
 .Error! Bookmark not defined ......................... سازی ایزوترم لانگمویرمهل -1-4-2
 .Error! Bookmark not defined .................... در فراینه جذب سطحی انواع جا ب -1-13
 .Error! Bookmark not defined ............................................ کرب  فعال -1-13-1
 .Error! Bookmark not defined ................................................ کیتوزان -1-13-2
 .Error! Bookmark not defined ................................................ گرافیت -1-13-0
 .Error! Bookmark not defined ................................................. گراف  -1-13-5
 .Error! Bookmark not defined ........................................ گراف  اکسایه -1-13-4
 .Error! Bookmark not defined ............. نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه -1-13-6
 هاروش و هادستگاه مواد، فصل دوم:
 .Error! Bookmark not defined ................................... مواد مصرفی مورد استفاد  -2-1
 .Error! Bookmark not defined ........................ ها و تجهیزات مورد استفاد دستگا  -2-2
 VII  فهرست مطالب
 
 .Error! Bookmark not defined ............................................. سازی جا بآماد  -2-0
 .Error! Bookmark not defined ................... تهیه کیتوزان از ضایعات پوسته میگو -2-0-1
 .Error! Bookmark not defined ........................................ سنتز گراف  اکسایه -2-0-2
 .Error! Bookmark not defined .......... ساخت نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه -2-0-0
 .Error! Bookmark not defined ................................... تعیی  خصوصیات جا ب -2-5
 .FTIR) .................... Error! Bookmark not definedقرمز )سنجی مادونطیف -2-5-1
 .pHzpc) ........... Error! Bookmark not definedنقطه ایزو الکتریک ) pHتعیی   -2-5-2
 .Error! Bookmark not defined های الکترونی روبخی گسیل میهانیمیکروسکوپ -2-5-0
 .Error! Bookmark not defined ................................... سطح ویژ ، تصلصل -2-5-5
 .XRD) ................. Error! Bookmark not defined) آنالیز پراش پرتوی ایکس -2-5-4
 .Error! Bookmark not defined .............................................. آزمایخات جذب -2-4
 .Error! Bookmark not defined ............................................... آماری آنالیزهای -2-6
 .RSM .... Error! Bookmark not definedسازی فراینه جذب سطحی با استفاد  از بهینه -2-7
 .Error! Bookmark not defined ............................................ طراحی آزمایخات -2-8
 .Error! Bookmark not defined .................................... و آنالیز آماریسازی مهل -2-4
 .Error! Bookmark not defined ............................................... رانهمان حذ  -2-13
 .Error! Bookmark not defined ............................................... ظرفیت جذب -2-11
 .Error! Bookmark not defined .................................. سازی سینتیک جذبمهل -2-12
 
 VIII  فهرست مطالب
 
 نتایج فصل سوم:
 .Error! Bookmark not definedبیوتیک مترونیهازولرسم منحنی استانهارد و سنجش آنتی -0-1
 Error! Bookmark notتعیی  نسبت بهینه گراف  اکسایه به کیتوزان در تهیه نانوکامپوزیت -0-2
defined. 
 بیوتیددک مترونیددهازول بددا اسددتفاد  نانوکامپوزیددت و اجددزا  مقایسدده کددارایی حددذ آنتی -0-0
 .Error! Bookmark not defined ...........................................................دهنه تخکیل
 .Error! Bookmark not defined نتایج مخصصه یابی نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه -0-5
 .FTIR ....... Error! Bookmark not definedقرمز سنجی تبهیل فوریه مادونطیف -0-5-1
 .Error! Bookmark not defined ........................ نقطه ایزوالکتریک pHتعیی   -0-5-2
 !FE-SEM)Errorتصویربرداری میکروسکوپ الکترونی روبخی گسیل میهانی ) -0-5-0
Bookmark not defined. 
 .Error! Bookmark not defined ...................... آنالیز مساحت سطح و تصلصل -0-5-5
 .Error! Bookmark not defined ............................ آنالیز پراش پرتوی ایکس -0-5-4
 بیوتیدک مترونیدهازول بدا اسدتفاد  از نانوکامپوزیدت کیتدوزان/گراف  نتایج بررسدی حدذ آنتی -0-4
 .Error! Bookmark not defined .................................................................. اکسایه
 .Error! Bookmark not defined ........ ک مترونیهازولبیوتیارائه مهل کارایی حذ آنتی -0-6
 .Error! Bookmark not defined ..................................................... آنالیز پارتو -0-7
 .Error! Bookmark not defined .................................. اثر متغیرها بر فراینه حذ  -0-8
 .Error! Bookmark not defined ....... بیوتیک مترونیهازولسازی فراینه حذ آنتیبهینه -0-4
 .Error! Bookmark not defined ................ بینی شه آزمایش اعتبارسنجی مهل پیش -0-13
 IX  فهرست مطالب
 
 .Error! Bookmark not defined ............................................... سینتیک جذب -0-11
 .Error! Bookmark not defined ............................................... ایزوترم جذب -0-12
 گیرینتیجه و بحث فصل چهارم:
 Error! Bookmark notیابی نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایهتفسیر نتایج مخصصه -5-1
defined. 
 .Error! Bookmark not defined ............................... قرمزسنجی مادونطیف -5-1-1
5-1-2- pH نقطه ایزوالکتریک ................................ Error! Bookmark not defined. 
 !FE-SEM)Errorتصویربرداری میکروسکوپ الکترونی روبخی گسیل میهانی ) -5-1-0
Bookmark not defined. 
 .Error! Bookmark not defined ................. آنالیز مساحت سطح و خلل و فرج -5-1-5
 .XRD ................... Error! Bookmark not defined آنالیز پراش پرتوی ایکس  -5-1-4
 .Error! Bookmark not defined ............................. بیوتیک مترونیهازولحذ آنتی -5-2
 .Error! Bookmark not defined ............................................ بررسی آماری مهل -5-0
 .Error! Bookmark not defined . بیوتیک مترونیهازولمهل پیخنهادی کارایی حذ آنتی -5-5
 Error! Bookmark notبیوتیک مترونیهازولتأثیر فاکتورهای مورد بررسی در حذ آنتی -5-4
defined. 
 .Error! Bookmark not defined بیوتیک مترونیهازولبررسی تأثیر غلظت اولیه آنتی -5-4-1
 .Error! Bookmark not defined ............................ بررسی تأثیر مقهار جا ب -5-4-2
 .Error! Bookmark not defined .............................. محلول pHبررسی تأثیر  -5-4-0
 .Error! Bookmark not defined ............................ بررسی تأثیر زمان واکنش -5-4-5
 .Error! Bookmark not defined .... بیوتیک مترونیهازولشرایط بهینه کارایی حذ آنتی -5-6
 X  فهرست مطالب
 
 .Error! Bookmark not defined ............................ بررسی مطالعات سینتیک جذب -5-7
 .Error! Bookmark not defined ............................. بررسی مطالعات ایزوترم جذب -5-8
 .Error! Bookmark not defined ..................................................... گیرینتیجه -5-4
 منابع





 XI  هافهرست جهول
 
 هافهرست جدول
 صفحه           عنوان 
 ERROR! BOOKMARKبیوتیک مترونیهازولساختار و مخصصات شیمیایی آنتی -1-1جهول 
NOT DEFINED. 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ......... مواد شیمیایی مورد استفاد  -1-2جهول 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINEDتجهیزات آزمایخگاهی مورد استفاد  -2-2جهول 
مقادیر واقعی و کهگذاری شه  متغیرهدای مسدتقل مدورد اسدتفاد  در طراحدی آزمدایش -0-2جهول 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
 !ERRORبر اساس مقادیر که شه  و واقعی RSMطراحی آزمایخات  -5-2جهول 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
های عاملی کیتوزان سدنتز شده  و تجداری بدا سدایر گرو  FTIRهای جذبی مقایسه پیچ -1-0جهول 
  cm) .......................... DEFINED.ERROR! BOOKMARK NOT-1)بر حسب  مطالعات
های عاملی کیتوزان، گراف  اکسایه و نانوکامپوزیدت گرو  FTIRهای جذبی مقایسه پیچ -2-0جهول 
  cm) .......... DEFINED.ERROR! BOOKMARK NOT-1کیتوزان گراف  اکسایه )بر حسب 
 ERROR! BOOKMARKخصوصیات فیزیکی نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه -0-0جهول 
NOT DEFINED. 
مقدادیر کدارایی حدذ مترونیدهازول توسدط نانوکامپوزیدت کیتدوزان/گراف  اکسدایه -5-0جدهول 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
نتددایج آنددالیز رگرسددیون آزمایخددات جددذب سددطحی بددا اسددتفاد  از نانوکامپوزیددت  -4-0جددهول 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ............................... کیتوزان/گراف  اکسایه.
بیوتیدک مترونیدهازول.راهکارهدای پیخدنهادی در شدرایط بهینده کدارایی حدذ آنتی -6-0جدهول 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
 XII  هافهرست جهول
 
 !ERRORبیوتیک مترونیهازولبارسنجی مهل پیخنهادی در حذ آنتیآزمایش اعت -7-0جهول 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
 ERROR! BOOKMARK NOTمقادیر عهدی پارامترهای سینتیک فراینه جذب -8-0جهول 
DEFINED. 
 !ERRORهای جذب و ضرایب همبستگی مربوطهمقادیر عهدی ضرایب ایزوترم -4-0جهول 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
 XII  هافهرست شکل
 
 هافهرست شکل
 صفحه           عنوان 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ........................ ساختار کیتوزان -1-1شکل 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ........................ ساختار گرافیت -2-1شکل 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED .......................... ساختار گراف  -0-1شکل 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ................. ساختار گراف  اکسایه -5-1شکل 
 ERROR! BOOKMARK NOTساختار نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه -4-1شکل 
DEFINED. 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ..................... کیتوزان سنتز شه  -1-2شکل 
 !ERRORنانومتر 533تا  233( در محهود  Lmg 43-4/3-1مترونیهازول ) UVطیف  -1-0شکل 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
 ERROR! BOOKMARK NOTمنحنی کالیبراسیون استانهارد مترونیهازول -2-0شکل 
DEFINED. 
 ERROR! BOOKMARK NOTقرمز از کیتوزان سنتز شه طیف تبهیل فوریه مادون -0-0شکل 
DEFINED. 
 !ERRORدهنه قرمز از نانوکامپوزیت و اجزا  تخکیلطیف تبهیل فوریه مادون -5-0شکل 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
  ZPCHp) .... DEFINED.ERROR! BOOKMARK NOTنقطه ایزوالکتریک ) Hp -4-0شکل 
 !ERRORتهیه شه  از نانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه FE-SEMتصویر  -6-0شکل 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
واجذب گداز نیتدروژن بدر روی نانوکامپوزیدت کیتدوزان/گراف  اکسدایه -ایزوترم جذب -7-0شکل 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
 XIII  هافهرست شکل
 
 ERROR! BOOKMARK NOTنانوکامپوزیت کیتوزان/گراف  اکسایه  XRDطیف -8-0شکل 
DEFINED. 
بیندی توسدط مدهل کدارایی حدذ برازش مقدادیر مخداهه  شده  در برابدر مقدادیر پیش -4-0شکل 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
 !ERRORی استانهارد شه  در مقابل شمار  اجرای آزمایخاتهاباقیمانه  -13-0شکل 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
آنالیز پارتو بدرای تعیدی  درصده مخدارکت متغیرهدا بدر راندهمان حدذ  مترونیدهازول -11-0شکل 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
بیوتیک مترونیهازول بده عندوان تدابعی از مقدادیر کده شده تغییرات کارایی حذ آنتی -12-0شکل 
 .......................................................... ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
بیوتیک مترونیهازول در بیوتیک مترونیهازول بر کارایی حذ آنتیتأثیر غلظت اولیه آنتی -10-0شکل 
Hp  1، مقهار جا ب برابر با 3/7برابر با-Lg 043/3  دقیقه 02و زمان واکنشERROR! 
BOOKMARK NOT DEFINED. 
  بیوتیک و مقهار جا ب بر کارایی حذ مترونیهازولتأثیر همزمان غلظت اولیه آنتی -15-0شکل 
pH  دقیقه 02و زمان واکنش  7برابر با ............ ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED. 
و مقدهار جدا ب بدر کدارایی حدذ مترونیدهازول، غلظدت اولیده  Hpتدأثیر همزمدان  -14-0شدکل 
  DEFINED.ERROR! BOOKMARK NOT دقیقه 02و زمان واکنش  Lmg 02-1بیوتیک آنتی
بیوتیدک مترونیدهازول، تأثیر همزمان زمان واکنش و مقهار جا ب بر کارایی حدذ آنتی -16-0شکل 
 7ERROR! BOOKMARK NOTبرابر با  Hpو  Lmg 02-1غلظت اولیه مترونیهازول 
DEFINED. 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ................... سینتیک درجه اول -17-0شکل 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ................... سینتیک درجه دوم -18-0شکل 
 XIV  هافهرست شکل
 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ............ ایزوترم جذب فرونهلیچ -14-0شکل 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ............. ایزوترم جذب لانگمویر -23-0شکل 
 XIV  فهرست نمودارها
 
 فهرست نمودارها
 صفحه           عنوان 
 های مصتلدف گدراف  اکسدایه بده بیوتیدک مترونیدهازول بدا نسدبتکدارایی حدذ آنتی -1-0نمودار 
 .ERROR! BOOKMARK NOT DEFINED ................................................. کیتوزان
 !ERRORهای مصتلفمترونیهازول با استفاد  از جا بمقایسه کارایی حذ  -2-0نمودار 





Activated Carbon AC 
Adjusted R Square Adj.R2 
Brunauer–Emmett–Teller BET 
Central Composite Design CCD 
Design Of Expert DOE 
Endocrine Disrupting Chemicals EDC 
Food and Drug Administration FDA 
Field Emission Scanning Electron Microscope FE-SEM 
Fourier Transform Infrared Specteroscopy FTIR 
Granular Activated Carbone GAC 
International Agency for Research on Cancer IARC 
International Union of Pure and Applied Chemistry IUPAC 
Nanometer nm 
Powder Activated Carbon PAC 
pH Zero Point Charge pHzpc 
Prediction Interval PI 
Predicted R Square Pred.R2 
Polytetrafluoroethylene  PTFE 
R Square R2 
Response Surface Methodology RSM 
Ultra Violet UV 
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